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論 文 内 容 要 旨
現在,半導体製造分野のみならず,大型ディスプレイ,太陽電池1製造分野においても製品の性能に影響を与え
る全てのパラメータを完全に所定の値に制御 し,また同じ装置で複数の異なる工程が処理できるシングルチャン
バ/マルチプロセスの製造装置を用いて,多品種生産,高生産性,製造コス ト低減にフレキシブルに対応すること
が今後の発展に大きく影響を及ぼすと考えられる。これらに対応するためには1原 子層目から原子の成分比を完
全に制御する高速ガス置換技術が必要不可欠である。そこで本研究ではプラズマ発光強度によりチャンバ内ガス
濃度変化を算出する評価手法を提案 し,ガスフローパターンがガス置換特性に与える影響を評価した。またその
成果をパルス制御ガス供給によるガス置換に適用することで高速ガス置換技術を確立 した。パルス制御において
は干渉行列を用いた最適パルス制御条件演算手法を提案している。また最後に,確立した本技術を連続成膜プロ
セスに適用 し,その効果 ・有効 性の検証を行った。本論文はこれらの研究成果をまとめたもので,全文5章 より
なる。
第1章は,序論である。
第2章では,パルス制御による高速ガス置換技術のプラズマプロセスへの適用について検討 した結果にっいて
まとめている。先行研究の紹介の中で,従来使用されている流量瓢 卸器であるマスフローコン トローラーでは流
量のオーバーシュー トが発生するため高精度なガス流量制御を行 うことは不可能であ り,圧力調整式流量制御器
(F()s)の使用によりオーバーシュー トの無い高精度なガス流量制御が可能であることを示 した。パルス制御によ
る高速ガス置換を行 う場合,目的としたパルス流量の精密供給が必要であり,F(£の使用は必須である。
また高速ガス置換を行 うためにはチヤンバ内ガス濃度測定技術の確立は必須であるが,従来手法であるFr-IR
を用いた方法では検出感度の問題から500Pa以上でしかガス濃度測定が実施出来なかっ鳥 しか しこの圧力領
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域ではプラズマプロセ スで毓 であるコンマ数P・ ～ 蜘 ・・P・でのガス灘 測定に対応出勅 レ㌔ そこで本研
究ではプラズマ発光皷 とガス灘 との関係を示 した齷 線 による論 手法を提案 し・広い圧力灘 でガス灘
変欄 定を実現することが出Mtc・この手法1こよ り・#常 に鯣 的で汎用性 の高いガス灘 変化測定が可能とな
る・ このガス濃度変化測定手法により・F()Sを用いたパル ス制御方式による高速ガス置換 をプラズマプロセスチ
ャンバに導入 し,パ ルス保 黼 …間を最適化す ることで・ガス灘 変化 のオー・く一シュー ト嘸 い高激 ガス置換
の実現を実プラズマプ ロセ スで実証することが出来た・一例 として,Ar/HBr(圧力:4Pa)プ ロセスにおいて
,
従来手法(ス テ ップ制御)と 比べて,パ ルス制御 による高速ガス置換では置換時間を1/17(3.4s⇒0.2s)
に短縮出来 る結果を示 した・ 以上の結果か ら,プ ラズマ発光強度 とガス濃度 との関係 を示 した検量線によるガス
濃度評価手法 を用いることで,従 来 では実現出来ていなかった実プラズマプロセス圧力条件での,パ ルス制御に
よる高速ガス置換技術 を確立す ることが出来た。
第3章 では・上段 シャワープ レー ト,横噴出 しガス リングを用いた場合での,チ ャンバ内ガスフローパタ_ン
の違いが,ガ ス置換特 性に与える影響 について検討 した結果についてまとめている。
実験系の排気 システムにおいてはスク リュープー スターポンプを使用 してお り,0.133～1333Paに亘って_
定の排気速度で機能 し,ま たN,,H2といったガス種が異なった場合で も,同 等の排気速度で機能す るポンプで
あることを示 した・シングルチャンバ/マルチプ ロセスにお いては,様々な圧力で,様々なガスが使用 されるため,
スクリューブースターポンプのよ うな高性能なポ ンプの使用が非常に重要である。
上段シャワー プ レー ト(穴数2400,1200),マイクロ波の装置では従来使用 されている横噴 出 しガス リングを
用いたガス置換時間の評価(チ ャンバ圧力:1.3～266Pa,ガス供給流量:60～1000sccm)によって,全条
件で置換時間は上段 シャワープ レー ト(穴数2400)<上段 シャワープ レー ト(穴数1200)〈横噴 出 しガス リング
の順に長 くなることが確認出来た。 また上段 シャワープ レー トで,穴 数2400,1200個での結果 を見ると,穴数
の多い方の置換時間が短 くなってお り,穴 数の違いによる置換特性への影響 も確認出来た。上段 シャワープレー
ト 穴数2400,1200個の同条件でのガ ス噴 出 し流速を見てみると,流 速の遅い穴数2400の置擲 寺間が短いこと
か ら,噴 出 し流速を低 く抑えたガス供給が,置 換特性向上に効果的 であることを見出す ことが出来た。 また,上
段シャワープ レー ト(穴数2400,1200個),横噴出 しガス リング共に粘性流領域(133,266Pa)において,置
換時間に対するガス流量依存性が大きい ことがわかった。上段 シャワープ レー ト(穴数2400個)の 場合,ガス
供給流量が1000sccmになると,4～266Paの 圧 力領域で1s前 後でのガス置換が可能であることが確認出
来た。一方,横 噴出 しガス リングの場合,ガ ス供給流量が1000sccm,圧力領域が4～266Paとなっても,5～
10sの置換時間が必要 となる ことが確認 出来た。 これ らの結果から,ガ スフローパ ター ンが置換特性 に大きく影
響 し,層流状のガスダ ウンフ ローによるチ ャンバへのガス供給が,従 来,マ イ クロ波プラズマ装置にお いて主に
用い られているチャンバ壁か らの横噴出 しによるガス供給方法 と比べて置換特性を大き く向 ヒさせ ることを実験
530
的に検証するこ とが出来た・
また上段 シャワー プレー ト(穴数2400,1200)を用いた場 合,高 圧 高流量条件 において,層 流状の理想酌 な
ダウンフロー による置擲 寺間の理論計算値 とほぼ同 じガス置換を実現出来ることを見出すことが出来た。本研究
で用いたプラズマ装置では,チ ャンバ圧力1133Pa,ガス供給流量:600sccm以上の条件で,層 流状の理i白勺
なダウンフロー による置換時聞の計算値 とほぼ同 じガス置換 を実現す ることが出来た。
上段シャワープ レー ト(穴数2400),スク リューブースターポンプを用いたガス置換を行 うことで,H2→Ar
置換 とN、→Ar置 換 で,広 い圧力域(4,13・3,133Pa)でほぼ同 じ置換特性を実現することができ,ま たタ
ーボ分子ポンプを用いたH2⇒Arガ ス置換時間 と比較す ると,圧 力条件(4,13.3,133Pa)で1/3～1/25の
置換時間が実現出来ることを確認す ることが出来た。
第4章 では,チ ャンバ内ガス置換にお いて,ガ スの供給方法の違いによる各 ガスフローパター ンが,ど のよ う
なガス置換モー ドになっているのかを詳 しく分析 した。 またパルス制御に よる高速 ガス置換で,パ ルス制御条件
最適値の自動演算手法について提案 を行 い,高 速 ガス置換技術の連続成膜 プ ロセスにおける効果 ・有効 性につい
て検証を行った結果についてまとめている。
チャンバ内ガス濃度変化において,均一拡 散パ ター ンとダウンフローパ ターンに よるガス置換時間の計算値 と,
上段シャ ワープ レー ト,横噴出 しガス リングを用 いたガス置換時間の実験値 との比較 の結果,ガ スフローパター
ンにより置換特性 が大 きく変化 し,上段 シャワー プ レー トを用いた場合,均 一拡散パ ターンによる変化 と比べる
とよりダウンフ ローパ ター ンに近い置換特性 を実現できていることが確認出来た。 またチャンバ内圧力が粘1生流
領域であると,ダ ウンフローパターンの計算値 とほぼ同 じ置換特性 とな り,高 圧,高 流量の置換条件では,完 全
な層流状のダ ウンフローが実現出来ることを見出す ことが出来た。 また,横 噴 出 しガス リングを用いた場合,均
一拡散パ ター ンよ りも置換時間が長 くな り
,不 均 一拡 散パター ンに近い ことが石鶴 召出来た。チャンバ内圧力が粘
性流領域であって も,チ ャンバ壁か ら横に噴出す状態でガスを供給す るため,チ ャンバ中央部にまでガスが到達
できず,ガ ス濃度の偏 りが生 じて しまい,ガ ス置換に長い時間を必要 とす るためであると考えられる。
上段シャ ワープ レー トによりプラズマ励起ガスを供給 し,下段 シャワープ レー トによ りプラズマプ ロセ スガス
を供給 した場合 での,プ ラズマプ ロセ スガスの置換樹 生を調べた結果,プ ラズマプロセ スで主流である数Pa～
数10Paでの圧力域では,均 一拡散 とダウンフローパ ター ンの中間の置換特性パ ター ンとなって しまい,ま た,
下段シャワープ レー トから供給す るプ ロセスガス流量は,→ 投的にプラズマ励起用ガス流量と比べると少ない流
量条件 となるため,完 全な層流状のダウンフローが実現出来 る高圧,高 流量のプロセス条件にはな り難し㌔ また
完全な層流状 のダウンフローが実現出来たとして も,置 換時間は1～ 数秒程度 となるため,i原 子層 目か ら原子
の成分比 を完 全に制御で きる高速なガス置換 を実現す ることは難 しい ことがわかった。そのため,パ ル ス制御に
よる,よ り高速なガス置換の実現が必要である。
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そこで・パルスガス供給条件自動演算方式を提案した。この手法は,ガス流量とチャンバ内ガス濃度との関係
が線 形(比例)の関係であり,重ね合わせの原理が成 り立つことを利用 したものである。従来手法(ステップ制
御)に よるガス供給を行い,その際のガス濃度時間変化データを収集することで,ガス流量の時間入力に対する
ガス濃度の時間出力を行列化 した干渉行列を作成 し,その行列式を用いてパルス条件の最適値を算出するもので
ある・その効果を検証した結果 設定時間通りの高速ガス置換を実現でき,高速ガス置換の最適なガス供給条件
演算方式を確立することが出来た。
これ ら検討を行った高速ガス置換技術を,ノンドー プZnO,Gaドー プZnO連続成膜プロセスに適用 し,その効
果 ・有効性を検証 した。プロセス切 り替えの際,パルス制御によるガス置換を行った場合,従 来手法と比べて約
1/10でガス置換を行うことができ,同様に膜組成の未制御領域も約1/10に抑制可能であることが,実験による
分析 ・検証で明らかとなった。パルス制御による高速ガス置換技術により,1原子層目から原子の成分比を制御
できることを実証することが出来た。
また,ガス濃度測定用検量線作成 ガス濃度算出,パルスガス供給条件演算を自動で行 う高速ガス置換モジュ
ールを開発 し,高速ガス置換技術を実用化へと繋げている。
第5章 は,結論である。
以上要するに本論文は,1原子層目から原子の成分比を完全に制御するために必要不可欠な高速ガス置換技術
を確 立したもので,今後のエ レク トロニクス製造技術の発展に寄与するところが少なくない。
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論文審査結果の要旨
半導体,平 面ディスプレイ,太 陽電池製造分野において,多 品種生産に対応 し製造コス トを低減するため
に,ひとつのチャンバで複数のプロセスを処理できる製造装置の重要性が増している。これに対応す るため
には,プロセス初期反応層か ら原子の成分比を瞬時に制御するチャンバ内の高速ガス置換技術が必要である。
本研究では,チ ャンバ内ガス濃度の時間変化を精密に測定 し,ガス供給方法がガス置換特性に与える影響を
解析 した。 さらに,最適なガス供給方法にパルス制御を導入することにより,プラズマプロセス装置の高速
ガス置換技術を確立 した。本論文はこれ らの研究成果をまとめたもので,全文5章 よりなる。
第1章 は,序論である。
第2章 では,プ ラズマプロセスで用いる圧力数Pa～ 数百Paでのガス濃度の初期投入時からの時間変化
の測定方法を提案した。従来方法であるFT-IRを用いたガス濃度測定法では,検出感度の関係から500Pa以
上の圧力で しか測定出来なかったが,プ ラズマ発光強度 とガス濃度の関係を示す検量線を用いることで,数
Pa以上の広い圧力領域のガス濃度測定を可能にした。これは,実 プロセス条件におけるガス濃度の時間変化
を評価する上で重要な成果である。
第3章 では,マ イクロ波励起プラズマCVDチャンバを一例 として,チ ャンバ内ガス置換時間を測定するこ
とでガス供給方法を評価 し,ガス置換特性を向上させるガス供給条件を明らかにした。チャンバ上部から排
気方向にガスを供給する上段 シャワープレー ト,チャンバ壁から横方向にガスを供給する横吹出しガス リン
グでのガス置換時間を比較 し,上段シャワープレー トか らのガス導入によるガス置換時間が粘性流から分子
流領域にわたって短いことを確認 し,約100Pa以上の高ガス圧力,高流量条件の下で層流のダウンフローに
よる置換特性 となることを見出 した。 これ らの知見は,高 速ガス置換を行 うプラズマプロセス装置の設計上
重要である。
第4章では,チ ャンバ内のプロセスガスの高速置換を実現す るパルス制御条件の最適化方法を提案 した。
従来方法によるガス濃度変化データか ら干渉行列を作成 し,行列式からパルス制御条件の最適値を算出 した。
この方法をAr/HBrのガスフローに適用 し,設定時間通 りのガス置換が実現出来ることを実証 した。また,プ
ラズマを用いたM㏄VDによるZnOとGaドープZnOの連続成膜プロセス用に本開発の高速ガス置換技術を
適用し,Ga濃度プロファイルか ら,堆積膜の成分比が原子層 レベルで制御可能であることを明らかに した。
このことは本開発技術が実用機で有用であることを実証 したものであ り,工学的に重要な成果である。
第5章は,結 論である。
以上要するに本論文は,1原 子層 目から原子の成分比を完全に制御するために必要なプラズマプロセス装
置における高速ガス置換技術を確立したもので,半導体プロセス工学および電子工学の発展に寄与す るとこ
ろが少なくない。
よって,本論文は博士(工学)の学位論文として合格 と認める。
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